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利用については，病原性微生物の完全なる殺菌と，残存する BOD ， COD , SS中の有害と思われる物
質の分解，除去を主体とした無毒性化の問題の 2 点に集約される。処理水中の有害性と思われる物質
は PCB や有機水銀，発癌性物質の例をとるまでもなく，多種多様であると同時に，その濃度が極め









第-章 オゾンによる 3 次処理水中で、のウイルスの不活化
生活排水の 3 次処理水について弱毒ポリオウイルスを用いてオゾン処理による不活化実験をおこな




ゆオゾン反応塔 260(~ m I X 5200~m ml アクリル製
オゾナイザー OS-1500 (三菱電機製)
オゾン発生量 15g/H (最高)
オゾン通気量 1 m3/H 
試料水容量 0.2m3 





った。 2 種類用いた。これらの試料水 0.2m3 をオゾン反応塔にとり，ポンプで循環混合させ，さらに









Fig. 1 Ozone contact tower 
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またウイルスの不活化はオゾン注入速度に比例して増加するがその関係式は式 (2) によってあらわされ
た。
オゾン注入速度 ì' 03 あたりの不活化の速度定数μ。μ 
μ。=一一一
γ03 ? 03:排水 1 m3 に対する 1 分間あたりのオゾ・ン注入量 (g/min. m3水)
μ。は不活化の比速度定数とも言うべきもので ì'03 の注入速度のもとでパッチ式に求められたウイルス
の不活化定数でありその値を表 1 に示したが， (2)式から連続フローでオゾン処理を行う場合の滞留時
間の検討をつけることを可能にしたO すなわち μ。 /2.303 = 0.2に対して ì' 03= 0.5 (水 1 m3 につき
× γ03 = 0.1であり， 10分毎
したがって，残存率 1 /1000にするには30分の滞留時間が必要であ
A吐???
O. 5g /分の割合でオゾンを注入する)であればJ-LI 2. 303 = (μ 。/2.303)
に残存ウイルスは 1 /10になる D
よ 1 ， J:料水内本n
1 'Jì~京'l!.1JIjI本 ( i{耐Ifl 帳14h 二;;上; 処るi l11平1l 1 4i til) 
pH 6.87 9.1-1 
( CJ 21.0 20.0 
if~ {r 門主，i-; (ppmJ 3.7 l.6 
J主 JUJ4十(〈)( (Qb l 95.2 9l.2 at4()()mμ 
Kl¥1n()4 d?{'( :1¥ 29.1 10.6 
(ppmJ 
'"1 ウ .lj i?'{( rI 0.6 8.7 
( ppmJ 
ï、 o J) (1 >pm) 25.0 53.0 
TO 仁\ ppm ? 6.0 6.5 
り，またμ。/2.303 二 0.2 であれば， 0.2m3 の水に 19のオゾンを注入することによって残存率が 1
/10になることを示す。 1 /1000にするには 3g必要となる。
次にウイルスの不活化速度はオゾン注入速度のほかに原水の水算指標として KMn04 消費量の影響
をうける砂炉過→活性炭処理水と生物炉過処理水とでは表 2 に示すようにウイルスの不活化の比速度
表 2μ。の (1 1'1
~o. ウイノしメ (j) r 0 3( 区/min m3) μο/2 . 303 ( m 3 ig) i~Jj :七)) i.l 、
ヅー?ック 1L 0.40 0.33 
A 
手ューフi.t 11 0.33 
ソう y ク iL 0.73 0.59 
B 
千二L 一ブ、i.l、 〆/ 0.68 
/主ックì.l、 1/ 0.23 
に
千二L ープì.l、 11 0.23 
表 8 不活化の時間
ウイルア、 (/j 実 験 A 実 験 B 実 験 C 
1, /1000 溶同(存時pp寸m点ゾ) のン 注入0 3量 tl / 10∞ 溶同存(時ppオm点ゾ) のン lt入0 3量 t1 / 1∞o 同溶存(時ppオ点mゾ)のン 注入0 3量撚IJ:ど方法 (分) (g/m3) (分) (g/m3) (分) (g/m3) 
プラック法 28.5 0.25 11 7.0 0.05 5.1 20.0 0.37 14 
チューフ法 26.5 11 10 6.0 11 4.4 19.0 11 13 
「ひっd??
定数は前者は後者の 2 倍であり水質指数である KMn04 消費量は各処理水で各々 24ppm と 40ppmであり
不活化速度と相関が認められた。
ウイルスの残存率が 1 /1000になった時点の溶存オゾン濃度は砂j戸過→活性炭処理水の場合では
0.05 ppm 生物j戸過処理水では 0.3ppm 前後であり， KMn0 4 消費の多い処理水中ではウイルスの不
活化に要するオゾン濃度が高かった。このように溶存オゾンが処理水中の KMnO. 消費物質によって
消費され処理水の目的物質の除去効果に影響かあると考えられた。








色度 透視度 BOD ヨウ素消費量 大腸菌群最確数[
1.1X107 ~ 
30-40度 7 -9cm 35-40ppm 15-20ppm 








を表 5 に，オゾン消費効率を Fig. 3 に示した。いずれも水深 4mで良い結果が得られた。水深 4mの
























Fig.3. Relation between the efficiency of ozone 
consumption and the water depth 
条件下で pH を 5 ， 7 , 9 ， 11 に変化したときのオゾン消費妓率の変化を求めたが pH 変化による差
は認められなかった。同様に透過率について同一の条件下での実験結果でも水深 4mで最も良好な値
が得られ，一方pH による変化は認められなかった。




~60分で色度 5 度まで処理可能で、あった。表 6 に示すように脱臭(ヨーソ消費量)はオゾン 10~15
ppm 濃度約30分で除去率70~85%を示し，官能試験による脱臭効果も同じに認められた。 MBAS 除去
についてはオゾン濃度10ppm ， 30分で90% ， 60分でほぼ100 %の除去率を示した。大腸菌群はオゾン
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by ozone 
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Fig. 4. G-15 Gel chromatography of sediment extract , river water and treated water. 
(Elution with O. 1 N NaOH: A and 8 , with distilled water : C-F) 
はオゾン 10~15ppmの濃度で初期の反応 5 分間では BOD の増加が認められたが約40分間反応を継続













2 カラムを用い， Fig. 5 に示した方法により実施した。本実験に用いた各試料水のカラム通水量およ
び水質を表 7 に示した。
? ??qδ 
表 6 オソ.ン濃度と処理時間 Kむける汚染物質の除去率
オソ.ン濃度 接触時間 色 度 透視度 習量 ※※ メテ νη・ルm BOD ヨウ素消費量 大腸 I者群数 性物質
10 6t) 69 % 8 58 % 9. 7XI0!I00 m.e 71 % 13 % 
30 72 12 84 。 94 7 
15 ppm 60 89 15 85 100 4 2 
9(¥ 89 24 一 58 
120 24 一 63 
10 (7t) 65 % 8 56 ,% 2. :~<1 02/ 10 0 m.e 61 % 1 6 
30 83 13 71 。 9 1 1 4 
10 f問 60 86 20 73 100 42 
90 89 23 50 
120 21 一 53 
10 (8-) 57 % 7 50 % 2 ( <104/100 mf I 57 10 
30 65 8 65 
5 ppm 60 67 10 70 o 93 26 
90 68 16 73 一I1082120 17 4 8 
10 紛) 35 % 7 50 % 4.6xlO町 100mf 35 9 
30 49 8 63 2.3XI0 守 100 mf 48 1 5 
3 ppm 60 52 10 65 9. lx 10/100 m.e 85 1 2 
90 55 12 。 J91130
120 60 16 一 - 93 40 
処理原水の 30---40 7.....9 15... 20P問 1.l xl0ケ1100mel 2.0 .....3.0 ppm I 35---40ppm 水質分析値
表中※は分析測定f[立を示す。※※は分析測定1I{(MPN で示す。
GC-MS の使用条件として，本実験では低分解能のマススペクトルをとり，検索システム 101 ， 111 によ
って化学物質を同定すると同時に，固定された化合物の信頼度をさらに高めるため，化学組成に関し・
非常に有力な情報を提供する高分解能マススペクトルを利用することにし，それぞれぞれの目的に応
じて高分解能および低分解能の 2 台の GC-MS を使用した。高分解能スペクトラムはとくに親イオン
について測定した。
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Fig. 5. OUTLINF of ISOLATION METHOD 
表 7 原排水及び処理水のBOD 値
生活排水処理過程 供試容量(の B 0 Dppm 
A 団地 原 排 水 6 0 157 
2 次処理水(活性汚泥法) 200 1 2. 0 
8 次処理水( A.B.F法) 5 3 0 6. 0 
W 団地 原 排 水 8 0 160 
2 次処理水(活性汚泥法) 2 0 0 1 4. 4 
8 次処理水(薬品凝集沈殿 500 6. 9 
一砂ろか法)
T 団地 原 排 水 7 0 140 
2 次処理水(活性汚泥法) 200 1 3.8 
3 次処理水(オゾン処理法) 200 1 2. 5 
原 排 水 7 0 9 0 
2 次処理水(オゾン処理法) 7 0 6 9 
-340-
ントール，ジメトキシァセトフェノン，イオノン等)であり，生活排水中の有機化合物は比較的安定
した構成をもっていることが認められた，また，活性汚泥法による 2 次処理水は各団地においても 90
%前後の BOD 除去率を示し， GC-MS-CoM の検索した化合物に対しでもほぼ均一に除去している傾
向がみられ，ジーノルマルブチルフタール酸を含む高沸点化合物には各団地とも残存の傾向が強かっ
た。一方ABF (生物炉過 )6 1，薬品凝集沈殿ー砂ろ過法による 3 次処理においては 2 次処理と異なり，
2 次処理で残存した化合物のうち除去されるものとされないものとが明確に区別しうるような現象が
認められたが各処理過程の相違と化合物の特異性を結びつけることはできなかった。また，オゾン処
理は特に他の処理法 ABF，薬品凝集沈殿-砂ろ過法の 3 次処理と異なり，フタール酸エステルを含
表 8 A 団地処理水中の化学物質
iJ 確認物質 !stMl-l竺[翠「心端医説く
| 11 エチノバンゼン 0.7 I 68 1 C 8 H 10 106 I 30 阿引 ( 
二日-l:::; ; ? J 
4| ミカン 10.7 ド 4 1 C 10 日 14 !1七 481Z7| 7-| 
5 1 …テレン 1 0.7 170 1 C10H12 132 i 461 ;~; 1 5 1 
6 I …ン|。市 C1oHlO じ30100123l4
一一 一一一一一川メントーノレ I 0.6 I 65 I C 10 H 20 0 1利一河川 0.4 
81 ナフタレン 1 0.8 1 7 8 I C 10 H 8 11 2 8 10 0共通 1 1 0 o. 5 
8 
10 I 未知物質 2 0.4 23 4 4 
11 イオノン 0.6 58 C13H200 192 I 20 I 香料 8 
12 ジエチノレ 0.8 86 C 12H1404 222 3.0 プラス 1 0 1 0 フタール酸 チック
13 メテノレノミノレミ 0.7 80 C 17 H 3402 270 18 食品 5 テン酸 化粧品
14 ノミノレミチン酸 0.4 5 40 C 16H3202 1256 22 化粧品 I フラ持~ク 6 
15 1 メチルステア 0.6 60 C19H3802 298 21 県川 2.5リン酸
16 I ジー n ーフ子 0.8 88 C 16H 2204 278 0.3 フ 1 2 Jレフタ -JL酸 テ
* 活性汚泥処理法
事* AB F 処理法、ーは TIMにないて N.DD
事** マスパターン係数になける親イオンの強さ

















0.78 86 C14H14 182 71 ピフエニ Jレ 0.5 ー
7 イオノン 0.63 53 C13 H20 0 192 20 香料 1 一
8 
ジフ.ロピ';LV-:ラ
0.7 59 C14 H22 190 24 
ブラス
2 キシレ y チック
9 未知物質4 0.3 20 一 ー ー 8 8 
10 
スチレン
0.8 69 C 8 H10 O2 138 
プラス
7 2 グリコール ー チック
11 
メチル
0.75 68 C17 H34 02 270 18 
食品
パノレミチン酸 一
12 パルミチン酸 0.45 35 C16H3202 256 22 化粧品 0.5 ープラスチyク
13 メチル 0.65 63 C19 H 3s O2 298 21 食化粧品 10 1 ステァリン酸
14 ジーn-フミチル 0.75 68 C16H204 278 0.3 プラス 13 13 フタール酸 チック
* 活性汚泥処理




表 10 T 団地処理水中の化学物質
ヒー a) a ) 分子 **本 推定 申 * ク 確認物質 S .1 W.P. 分子式 量 親イオ 排出源 残一抄存拠率理倣水 残=列存率111 理~~水3 番号 {直 M値 ユ/
ートーー一一ーーーヤー一ー一一ー
1 -ンクロヘキサン 0.7 721C 6H12 84 70 溶剤 6 一
2 ジエテノレ 0.8 87 C 10H 14 184 48 プラス 5 5 ベンゼン テック
8 エチJレスチレン 0.7 68 C10 H 12 182 46 
プラス 4 4 チック
4 メントーノレ 0.6 55 C10 H20 0 156 ー 香料 10 10 
5 メチル 0.6 53 C dI10 N2 112 
プラス 7 0.8 アクポニトリル 一 チック
6 ナフタレン 0.8 85 ClOH 8 128 100 共通 8 8 
7 ジメトキシ 0.7 77 C1oH1202 180 51 
プラス 0.5 ーアセトフエノン チック
8 未知助質 1 0.3 20 一 6 1 
9 イオノン 0.6 54 C13 H20 0 192 20 香料 0.5 0.5 
10 ジエチノレ 0.9 69 C12H1404 222 8 10 
プラス 10 ーフタール酸 チック
11 メテ Jレ 0.8 68 C15 H30 2 242 16 食品 5 ーミリステリ酸 化粧品
12 メチル 0.8 59 C17 H34 O2 270 18 食化粧品 10 ーパルミチユ破
18 ノミJレミチン酸 0.4 30 C16 H32 02 256 22 化粧品 8 一フラスチ-:ð
14 メチル 0.7 78 C19 H38 02 298 21 化食粧品 7 一ステアリン酸
15 グーnーフ子ノレ 0.8 63 C16 H22 04 278 0.3 プラス 14 フタール酸 チック ー
16 ステアリン酸 0.4 35 C18 H36 02 284 14 化粧品 6 一プラ;trIC，ック
事 活性汚泥処理法




表 11 T 団地 2 次処理(オゾン処理)水中の化学物質
ピーク a) a) 分子 ホ* * 
番号 確認物質 8.1 W.P. 分子式 量 親イオy 推定排出源 二次処理水値 M値 ぬ 残存率倣
エチ，)~戸、ミンゼン I 0.8 85 C S HI0 106 : 30 化 粧 品 100 
21 妙吋サン 0.8 77 C6H12 84 70 溶 斉。 ー




70 CI0 H12 132 46 プラスチック 100 
ーー
5 メチノレインデン 0.7 65 CI0 HI0 130 100 プラスチック| 一
6 メントーJレ 0.6 55 CloH200 156 ー 香 料| 100 
7 ナフタレン 0.8 88 CIO Hs 128 100 共 通| 56 
8 
エチノレ 0.7 72 C14 H14 182 71 60 ピフエニノレ
9 未生駒質 8 0.3 22 ー 一 ー ー ー
10 未知物質 4 0.3 25 一 ー ー ー ー
11 
メチノレ 0.7 65 C15 H3002 242 16 食晶化粧品 一ミリステリ 酸








ジーnーフ子Jレ 0.8 88 C16 H2204 278 0.3 プラスチック ーフタール酸
15 ステアリン酸 0.4 35 ClS H3602 284 14 
化粧品
一プラスチック











3. 生活排水の 3 次処理水の衛生学的な検討をおこなうため GC-MS-CoM システムによって処理
水中の微量有機成分について検討をおこない，食品，香粧品，プラスチック添加物由来の16の化学物
質を確認した。
活性汚泥法による 2 次処理水は各団地においても 90%前後の BOD 除去を示し， GC-MS-CoM の検
索した化学物質に対しでもほぼ均一に除去している傾向がみられ， ABF，薬品凝集沈殿一砂ろ過法に
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論文の審査結果の要旨
生活排水の 3 次処理法としてオゾンによる処理法を確立し，オゾン処理により， ウイルス， 大腸
菌を不活化ならびに殺菌し，着色物質，メチレングルー活性物質，および生活排水中に含まれる微量
有機化学物を分解あるいは除去できることを明らかにした。とくに，生活排水中に含まれる有機化合
を GC-MSコンピューターシステムにより分析し，その各々についてのオゾン処理効果を検討して，
特徴ある効果を確認し，実用効果を実証した。これらの成果は薬学博士を授与するに値するものであ
ること認めた D
??A斗
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